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k57 Resumen:
Material de estructura tipo zeolita de poros ultra-
grandes con una red constituida por oxidos de silicio
y titanio: su sntesis y utilizacion para la oxidacion
selectiva de productos organicos.
Se trata de un material constituido por silicotitana-
tos de estructura cristalina semejante a las zeolitas
tipo MCM-41 caracterizado por contener en su red
atomos de titanio y canales en su estructura porosa
cuyos dimensiones medias superan los 10 A lo que
le permite catalizar reacciones en las que intervienen
moleculas organicas voluminosas tales como oxidar
olenas a epoxidos y glicoles, alcoholes a cetonas,
tioeteres a sulfoxidos y sulfonas, y fenol a catecol
e hidroquinona y si se introduce A1 en la estruc-
tura, es posible preparar catalizadores bifuncionales
oxidante-acido/base. Para conseguir este producto
se parte de una disolucion acuosa que contiene el ion
NR1R2R3R4
+ y otra que contiene hidroxido de tetra-
metil amonio y una fuente de slice (p.e. aerosil©C).
Tras la homogeneizacion se a~nade mas slice, y la
fuente de Ti [p.e. Ti(C2OH5)4]. El gel resultante se
calienta en un autoclave a una temperatura entre 80
y 200 C. El gel obtenido se activa por calcinacion
entre 350 y 800 C. Se emplea para la oxidacion ca-
taltica.
Aviso: Se puede realizar consulta prevista por el art 37.3.8 LP.
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DESCRIPCION
Material de estructura tipo zeolita de poros
ultragrandes con una red constituida por oxidos
de silicio y titanio; su sntesis y utilizacion por la
oxidacion selectiva de productos organicos.
Campo de la tecnica.
Zeotipos, Oxidacion Cataltica.
Estado de la tecnica.
Recientemente, se ha puesto de maniesto que
silicotitanatos y silicoaluminatos isomorfos con
zeolitas con estructuras MFI y MEL (Patente US
4410501) son activos para la oxidacion selectiva
con H2O2 de olenas, alcoholes, as como para
la hidroxilacion de aromaticos, la amoxidacion de
cetonas en presencia de NH3, y la oxidacion de
alcanos a alcoholes y cetonas [U. Romano, A.
Esposito, F. Maspero, C. Neri y M.G. Glerici,
Stud. Surf. Sci. Catal, 55, 33, (1990)]. Estos
materiales estan formados por un sistema bidirec-
cional de canales con diametro de poro del orden
de 5.5 A , que impone restricciones geometricas,
y limita el tama~no de las moleculas a oxidar. En
estos silicotinatos, se ha propuesto que los centros
activos son especies Ti=O ligadas a la red.
Las posibilidades de estos materiales como ca-
talizadores de oxidacion se han visto aumenta-
dos, al haber sido sintetizado un silicoaluminoti-
tanato isomorfo a la zeolita Beta, que posee un
sistema tridimensional de canales cuyo diametro
es 7.3 x 6.0 A (politipo A), o 7.3 x 6.8 A (poli-
tipo B) para los canales paralelos a los ejes cris-
talogracos a y b y 5.6 x 5.6 A (politipo A) o
5.5 x 5.5 (politipo B) para los canales al eje C
[M.A. Camblor, A. Corma, J. Perez -Pariente,
Patente Espa~nola P9101798; M.A. Camblor, A.
Corma, J. Perez -Pariente, J. Chem. Soc. Che-
mical Comm. (1992), 557). Esta Beta-Ti permite
oxidar moleculas de mayor tama~no que la Titanio
Silicalita, pero as y todo sus posibilidades se li-
mitan a moleculas del tama~no, como maximo, el
diametro de sus canales.
Breve resumen de la invencion.
No cabe duda que en el campo de la qumica
na, se requiere oxidar moleculas con diametro
efectivo mayor de 6.5 A , las cuales presentaran
limitaciones difusionales, incluso en la Beta-Ti.
As pues, resulta de gran interes, sintetizar tami-
ces moleculares con diametro de poro mayor de
6.5 A y con Ti en la red. Estos materiales podran
actuar como catalizadores de oxidacion selectivos
de moleculas de interes en el campo de la qumica
organica.
El material al que se reere la presente in-
vencion presenta una estructura del tipo MCM-
41 como el que se describe en las patentes US
5,098,684, US 5,102,643 y US 5,108,725, pero con-
tiene en su red atomos de titanio (como la pa-
tente ES 9101798) y, ademas, posee canales de
dimension media superior a los 10 A . La presen-
cia de enlaces Ti=O en el material le convierte
en un catalizador apto para oxidaciones selectivas
como las mencionadas en la patente ES 9101798,
a la vez que el gran diametro de sus canales per-















Descripcion detallada de la invencion.
La presente invencion se reere, por una parte,
a un material poroso de estructura tipo zeolita
MCM-41, y cuya red esta constituida fundamen-
talmente por oxidos de Si, Ti, y opcionalmente
Al; y por otra a la manera de prepararlo y a su
uso como catalizador en reacciones de oxidacion
de compuestos organicos.
Descripcion del material.
La composicion de este material, en su forma
anhidra una vez calcinado responde a la formula:
YO2: mX2O3: y TiO2: nM2O
conteniendo:
{ Un oxido YO2, donde Y representa a uno
o varios cationes de valencia 4, preferente-
mente Si y Ge.
{ Un oxido X2O3, donde X representa a uno
o varios cationes de valencia 3, preferente-
mente Al, GA, y B.
{ Un oxido de titanio, TiO2.
{ Un oxido M2O, donde M representa a uno
o varios cationes, preferentemente Na+,
K+, o H+, caracterizados porque pueden
ser facilmente cambiados por intercambio
ionico.
El rango de proporciones molares de estos
oxidos es la siguiente:
{ La proporcion X2O3/YO2 es  0.1.
{ La proporcion TiO2/YO2 esta comprendida
entre 10−4 y 0.2.
{ La proporcion M2O/YO2 es  0.1.
Una caracterstica distinta de este material,
ademas de su composicion qumica, es la de pre-
sentar:
{ Diagramas de difraccion de Rayos X en los
que existe al menos un pico de difraccion
correspondiente a un valor de espacio d >
18 A .
{ Una porosidad mayor de 0,2 cm3.g−1 y una
distribucion de poros comprendidos entre 5
y 200 A , con un diametro medio superior a
10 A .
{ La presencia de una banda intensa a 960 
5 cm−1 en su espectro infrarrojo que denota
la incorporacion de titanio en la red.
Preparacion del producto.
Para obtener el producto cuyas caractersticas
se acaban de enumerar, se puede emplear la si-
guiente marcha operativa:
Se parte de una solucion acuosa o alcoholica
alcalina de una sal de amonio cuaternario,
NR1R2R3R
+
4 , donde R2, R3 y R4 pueden ser igua-
les o distintos y representan grupos organicos con
una longitud de cadena comprendida entre 1 y 6
atomos de carbono, siendo la composicion prefe-
rida aquella en que R2 = R3 = R4 = CH3: R1 re-
presenta un grupo organico que contiene carbono
2
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e hidrogeno, saturado o insaturado, preferente-
mente una cadena alifatica lineal o ramicada,
el numero de atomos de C de esta cadena puede
variar entre 2 y 36, siendo preferidos aquellos gru-
pos organicos que contienen entre 10 y 18 atomos
de carbono; ejemplos no limitantes de este agente
estructurante son los cationes hexadeciltrimetila-
monio, dodeciltrimetilamonio, benciltrimetilamo-
nio, dimetildidodecilamonio, hexadecilpiridinio y
hexadeciltrimetilfosfonio. La proporcion de este
cation a disolvente esta comprendida entre 5 y
50%, preferentemente de un 25%, y la proporcion
molar de amion a OH− esta entre 0 y 20, prefe-
rentemente de 3/2.
En el caso de que el disolvente empleado sea
alcoholico, en lugar de agua, el o los alcoholes pue-
den ser de cadena lineal o ramicada, variando el
numero de atomos de carbono en la cadena entre
1 y 16. Tambien puede emplearse una solucion
hidroalcoholica, cuando se trate de alcoholes so-
lubles en agua.
Independientemente se prepara otra solucion
acuosa conteniendo entre un 10 y un 50% de
hidroxido de tetrametilamonio y entre un 5 y 20%
de SiO2. Ambas soluciones se mezclan en la pro-
porcion de 0 a 0.5 g de la segunda por g de la pri-
mera y tras su homogenizacion por agitacion se
disuelve el elemento tetravalente, preferentemente
SiO2, en la proporcion de 0.18 a 1.8 moles por
litro de solucion, y se a~nade la fuente de titanio
[preferentemente como tetraetilalcoxido, Ti(C2H5
O)4], para que la relacion de TiO2/SiO2 en la
mezcla este comprendida entre 10−4 y 0.2. Op-
cionalmente puede a~nadirse a la mezcla, a la vez
que el titanio, aluminio por ejemplo en forma de
cloruro, AlCl3, hasta una proporcion maxima de
Al2O3/SiO2 en la mezcla 0.1.
En el caso de que se desee que el material con-
tenga iones alcalinos, se puede a~nadir tambien a
la anterior mezcla, una disolucion de una sal de
Na+ o K+, como por ejemplo ClNa y ClK.
Como fuente de slice se utiliza preferente-
mente slice amorfa o tetraalcoxisilanos, como te-
traetilortosilicato. Como fuente de Ti se utilizan
preferentemente alcoxidos de Ti, tales como iso-
propoxido o tetraetoxido de Ti o un haluro de
Ti preferentemente cloruro. Si se desea introdu-
cir Al u otro cation trivalente, se puede utilizar
como fuente del mismo preferentemente alumi-
nato sodico, u otra sal de Al, o del metal trivalente
correspondiente, preferentemente nitrato.
En la Tabla I se muestra las proporciones, res-
pecto al contenido de SiO2 de los diferentes com-
ponentes de la mezcla a gelicar.
TABLA I
Proporcion de componentes en la mezcla.





OH−/SiO2 < 10 0,1-5
Solvente/SiO2 1-1500 10-100
M+/SiO2 0-0,1 0-0,05















donde M+ es un cation alcalino, preferen-
temente Na+ o K+ o un mezcla de am-
bos, que puede ser a~nadido preferentemente
como hidroxido o como una sal (preferente-
mente cloruro) o como aluminato sodico, o
como una mezcla de ambos.
Una vez obtenida la gelicacion de la mezcla
esta se somete a unas condiciones hidrotermales
entre 60 y 200C y preferiblemente entre 80 y
180C, durante un perodo entre 2 y 180 horas y
preferentemente entre 5 y 140 horas. Tras esta
operacion se obtiene un producto cristalino que
se separa por ltracion.
La calcinacion en aire o en N2, del producto
cristalino obtenido, a temperaturas superiores a
los 400C, produce la combustion o la descompo-
sicion respectivamente del material organico que
contiene.
Utilizacion del material.
El material obtenido por este procedimiento,
que denominamos zeotipo MCM-41-Ti, es ac-
tivo en reacciones de oxidacion selectiva de com-
puestos organicos, en las que el agente oxidante
puede ser un peroxido o hidroperoxido organico
o inorganico o agua oxigenada, la cual puede ser
a~nadida directamente o generada \in situ". Ejem-
plos de reacciones en las que se ha comprobado
su actividad son las oxidaciones de cicloalcanos a
los correspondientes alcoholes y cetonas, y en es-
pecial de ciclohexano, ciclooctano, ciclodecano y
ciclododecano; de fenol a catecol e hidroquinona,
de alquenos a epoxidos, de alcoholes a cetonas y
de tioeteres a sulfoxidos y sulfonas. As mismo,
si se introduce Al en la MCM-41-Ti, esta puede
catalizar la deshidratacion de glicoles a alquenos
y la dimerizacion de alcoholes.
En el caso de que contenga Al, mediante un
intercambio ionico, se puede obtener la MCM-41-
Ti en forma acida (protonica) o basica (con catio-
nes alcalinos) con lo que es posible preparar ca-
talizadores bifuncionales que contienen la funcion




Se preparan 100 gr de una disolucion que con-
tiene 9.8% de hidroxido de cetiltrimetilamonio
(CTMAOH), y 15% de bromuro de cetiltrime-
tilamonio. A esta solucion se le adiciona otra
solucion formada por 1.96 gramos de SiO2 (Ae-
rosil 200©C de Degussa©R ) disueltos en 17.66 g
de una solucion de hidroxido de tetrametilamo-
nio (TMA) al 25% en agua, mientras se man-
tiene agitada. Tras conseguir una perfecta ho-
mogeneizacion se a~naden, mientras se mantiene
la agitacion, la slice (Aerosil©C ) y la fuente de Ti
[Ti(C2H5O)4], en cantidades tales que se obten-









= 0.155 = H2O
(TMA)2O
= 169
El gel preparado se introdujo en un autoclave
estatico, y se calento a 135C, durante 22 horas.
3
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A continuacion se ltro, se lavo hasta pH 
10, y tras secarlo a temperatura ambiente, se cal-
cina una hora en N2 a 540
C, y a continuacion se
trato en aire durante 6 horas a 540C. El solido
calcinado contiene un 10% en peso de TiO2.
El diagrama de difraccion de rayos X del pro-
ducto calcinado muestra el pico caracterstico co-
rrespondiente a un espaciado de 29 A (Figura 1).
El espectro de IR mostro la banda caracterstica
a 960 cm−1.
Ejemplo 2
Obtencion de MCM-41-Ti con una relacion Si/Ti
superior a la mostrada en el ejemplo 1.
Se dispone de 110 g de una disolucion acuosa
que contiene 11.6% de CTMAOH y 17.3% de CT-
MASBr. A esta, se a~nade con agitacion conti-
nuada y a temperatura ambiente una disolucion
acuosa de silicato de tetrametilamonio prepara
segun el ejemplo 1. Tras una perfecta homo-
geneizacion se a~naden 11.85 g de SiO2 (Aerosil
200©C ), y por ultimo se adiciona el (C2H5O4) Ti
como fuente de titanio, de tal forma que el gel de








= 0.155 = H2O
(TMA)2O
= 157
El gel de sntesis se calento en autoclave, de
forma estatica, a 140C durante 28 horas. El ren-
dimiento obtenido fue del 20%. El solido ltrado,
lavado, y secado se trato a 540C durante 1 h
en atmosfera de N2 y 6 horas en aire. El solido
calcinado contiene 2.3% en peso de TiO2. El dia-
grama de difraccion de rayos X presenta un es-
pectro caracterstico de la estructura MCM-41.
El espectro de IR mostro la banda a 960 cm−1
caracterstica (Figura 2), y la espectroscopa de
RD-UV mostro una banda entre 200 y 220 nm
que indica la presencia de Ti (IV) en red (Figura
3). El area supercial del material fue de 936 m2
g−1.
Ejemplo 3.
Preparacion de una muestra MCM-41-Ti conte-
niendo Al en la red.
Se prepararon 80 g de una disolucion acuosa
que contiene 11.5% de CTMAOH y 17.3% CT-
MABr, a la que se adiciona una disolucion de
silicato de tetrametilamonio preparada segun el
ejemplo 1, mientras se mantiene la agitacion a
temperatura ambiente. Tras una perfecta ho-
mogeneizacion, se a~naden 10.64 g de SiO2 (Ae-
rosil 200©C ) y 0.045 g del Al2O3 en forma de
alumina hidratada (Catapal B©C de Vista Che-
mical Company©R ) el Ti se a~nade a partir de
(C2H5O4)Ti, de tal forma que el gel resultante











= 0.155 = H2O
(TMA)2O
= 157
El gel se cristaliza en una autoclave a 137C
durante 109.5 h. El producto obtenido se ltro,
lavo, seco y calcina en las condiciones descritas














El solido calcinado con un contenido del 0,37%
y 2,16% en peso de Al2O3 y TiO2 respectiva-
mente, preseento el diagrama de difraccion de ra-
yos X caracterstico de la MCM-41. El espectro
de infrarrojo mostro la banda de 960 cm−1 y el es-
pectro de refractancia difusa, mostro una banda
ancha a 200-220 nm que indica la presencia de
Ti(IV) y en red.
Ejemplo 4.
Utilizacion de la MCM-41-Ti como catalizador
para la oxidacion de 1-hexeno.
Se introdujeron en un reactor de vidrio 2.83
g de 1-hexeno (Aldrich©R ), 0.257 g de H2O2
(Dausen©R , disolucion acuosa al 35%), 23.57 g
de metanol (Merck©R ) y 0.200 g de MCM-41-Ti
obtenida segun ejemplo 1, mientras se agita el
reactor. La temperatura de reaccion fue de 56C.
Al cabo de 6 horas la conversion con respecto al
H2O2 fue del 95.1%, con una selectividad del 75%.
Ejemplo 5.
Utilizacion de la MCM-41-Ti como catalizador
para la oxidacion de 1-hexeno.
Con el material preparado en el ejemplo 2, se
llevo a cabo la oxidacion del 1-hexeno en las mis-
mas condiciones que en el ejemplo 4. Despues de
6 horas de reaccion la conversion de agua oxige-
nada fue del 75% con una selectividad del 80%.
Los productos de oxidacion de la olena fueron
del 80% de epoxido, 8% de glicol y 12% de los
esteres correspondientes.
Ejemplo 6.
Utilizacion de la MCM-41-Ti como catalizador
para la oxidacion de ciclododeceno.
Con la muestra de catalizador obtenida en el
ejemplo 2, se llevo a cabo la oxidacion de ciclodo-
deceno en las siguientes condiciones: En un reac-
tor de vidrio se introdujeron 5.45 g de ciclodode-
ceno, 23.57 g de etanol, 0.822 g de H2O2 al 35%,
y 0.200 g de MCM-41-Ti. La reaccion se llevo a
cabo a 80C. En estas condiciones la conversion
de H2O2 en productos de oxidacion del ciclodo-
deceno fue del 24.3% a las 6 horas de reaccion,
siendo la selectividad a epoxido del 93.4%.
Ejemplo 7.
Resultados obtenidos en la oxidacion de 1-hexeno
con un catalizador preparado segun el ejemplo 3,
y en las condiciones experimentales del ejemplo
4.
En estas condiciones, la conversion en H2O2
al cabo del 6.5 horas fue del 80.2% con una se-
lectividad a productos oxigenados del 1-hexeno
del 75.1%. La distribucion de productos corres-
pondio a 65% de epoxido, 15% de glicol, y 20%
de los correspondientes esteres.
Descripcion de guras.
Figura 1.
Representa el diagrama de difraccion del pro-
ducto calcinado del ejemplo 1.
Ordenadas: Intensidad I (cuentas), escala ar-
bitraria.
Abscisas: Angulo 2 (grados)
Figura 2.
Representa el espectro de IR de producto cal-
cinado del ejemplo 2.
Ordenadas: Absorbancia, ABs (u.a.)
Abscisas: Numero de ondas,  (cm−1)
4
7 ES 2 092 428 B1 8
Figura 3.
Representa el espectro de refractancia difusa,














producto calcinado del ejemplo 2.
Ordenadas: Reflectancia difusa, F(R1) (u.a.)
Abscisas: Longitud de onda,  (nm)
5
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REIVINDICACIONES
1. Material para su utilizacion en la oxidacion
selectiva de productos organicos, de estructura
tipo zeolita de poros ultragrandes con una red
constituida por oxidos de silicio y titanio, carac-
terizado porque, qumicamente, la composicion
de este material, en su forma anhidra una vez cal-
cinado responde a la formula:
YO2: mX2O3: yTiO2: nM2O
donde: YO2 es un oxido en el que Y representa
a uno o varios cationes de valencia 4, preferen-
temente Si y Ge; X2O3 es un oxido en el que
X representa a uno o varios cationes de valen-
cia 3, preferentemente Al, Ga, y B; M2O es un
oxido, donde M representa a uno o varios catio-
nes, preferentemente Na+, K+, o H+, que pueden
ser facilmente cambiados por intercambio ionico.
m, y, n representan las proporciones molares de
los correspondientes oxidos respecto a YO2 siendo
m  0.1, 10−4  y  0.2, n  0.1. Y, fsicamente,
su diagrama de difraccion de Rayos X presenta, al
menos, un pico de difraccion correspondiente a un
valor de espacido d > 18 A; una porosidad mayor
de 0,2 cm3.g−1 y una distribucion de poros com-
prendidos entre 5 y 200 A, con un diametro medio
superior a 10 A; y, la presencia de una banda in-
tensa a 960  5 cm−1 en su espectro infrarrojo
que denota la incorporacion de titanio en la red.
2. Sntesis de un material para su utilizacion
en la oxidacion selectiva de productos organicos,
segun la reivindicacion 1, caracterizada porque
a una disolucion acuosa de un ion de amonio cua-
ternario, en forma de hidroxido y/o de haloge-
nuro, se le adiciona una solucion acuosa de sili-
cato de tetrametilamonio, manteniendo agitacion,
y hasta conseguir una perfecta homogeneizacion.
En la solucion obtenida, se hidroliza la fuente de
Ti (p.e. un alcoxido de este elemento) y, de de-
searlo, la fuente de X (como por ejemplo Al2O3
o (NO3)3Al, y/o tambien un hidroxido alcalino
(como por ejemplo hidroxido sodico); en el caso
de que se desee que la muestra contenga iones
alcalinos, se puede a~nadir tambien a la anterior
mezcla, una disolucion de una sal de Na+ o K+,
como por ejemplo ClNa y ClK. El resultante se
calienta a temperatura entre 60 y 200C, prefe-
rentemente entre 80 y 180C, durante un perodo
entre 2 y 180 horas y preferentemente entre 5 y
140 horas. El producto formado despues de ser
lavado y secado se calienta a una temperatura
superior a los 400C.
3. Sntesis de un material para su utilizacion
en la oxidacion selectiva de productos organicos,
segun la reivindicacion 2, caracterizada porque
el disolvente empleado puede ser alcoholico, en
lugar de agua; el o los alcoholes pueden ser de














de atomos de carbono en la cadena entre 1 y 16;
tambien puede emplearse una solucion hidroal-
coholica, cuando se trate de alcoholes solubles en
agua.
4. Sntesis de un material para su utili-
zacion en la oxidacion selectiva de productos or-
ganicos, segun las reivindicaciones 1 a 3, carac-
terizada porque en el ion amonio cuaternario,
NR1R2R3R
+
4 , R2, R3 y R4 pueden ser iguales
o distintos y representan grupos organicos con
una longitud de cadena comprendida entre 1 y
6 atomos de carbono, siendo la composicion pre-
ferida aquella en que R2 = R3 = R4 = CH3; R1
representa un grupo organico que contiene car-
bono e hidrogeno, saturado o insaturado, prefe-
rentemente una cadena alifatica o ramicada, el
numero de atomos de C de esta cadena puede va-
riar entre 2 y 36, siendo preferidos aquellos gru-
pos organicos que contienen entre 10 y 18 atomos
de carbono; ejemplos no limitantes de este agente
estructurante son los cationes hexadeciltrimetila-
monio, dodeciltrimetilamonio, benciltrimetilamo-
nio, dimetildidodecilamonio, hexadecilpiridinio y
hexadeciltrimetilfosfonio. La proporcion de este
cation a disolvente esta comprendida entre 5 y
50%, preferentemente de un 25%, y la proporcion
molar de anion a OH− esta entre 0 y 20, prefe-
rentemente 3/2.
5. Sntesis de un material para su utilizacion
en la oxidacion selectiva de productos organicos,
segun las reivindicaciones 1 a 4, caracterizada
porque a la disolucion acuosa de tetrametilsilicato
contiene entre un 10 y un 50% de hidroxido de
tetrametilamonio y entre un 5 y 20% de SiO2.
Ambas soluciones se mezclan en la proporcion de
0 a 0.5 g de la segunda por g de la primera.
6. Sntesis de un material para su utilizacion
en la oxidacion selectiva de productos organicos,
segun las reivindicaciones 1 a 5, caracterizada
porque se adiciona slice en la proporcion de 0.18
a 1.8 moles por litro de solucion y titanio, prefe-
rentemente como tetraetilacoxido, (C2H5O)4Ti,
para que la relacion de TiO2/SiO2 en la mezcla
este comprendida entre 10−4 y 0.2.
7. Sntesis de un material para su utilizacion
en la oxidacion selectiva de productos organicos,
segun las reivindicaciones 1 a 6, caracterizada
porque opcionalmente se a~nade a la mezcla de
las disoluciones indicadas en las reivindicaciones
3 a 5, aluminio preferentemente como de alumina
hidratada, para que la relacion Al2O3/SiO2, en la
mezcla este comprendida entre 0 y 0.1.
8. Utilizacion de un material segun reivindi-
cacion 1 de estructura tipo zeolita de poros ul-
tragrande con una red constituida por oxidos de
silicio y titanio, en reacciones de oxidacion se-
lectiva de compuestos organicos, en las que el
agente oxidante puede ser un peroxido o hidro-
peroxido organico o inorganico, o agua oxigenada,
que puede ser a~nadida directamente generada \in
situ".
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